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Study on the development of a new immobilization 
method of DNA using diamond surfaces and the 
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電界効果トランジスタ（ Field Effect Transistors）型センサに適用すれば、小




Ａ固定法とリンカーを使用しない直接固定法で、hybridization と denature 特性
を評価した。また、超分散性ダイヤモンドナノ粒子を表面改質し、ナノ粒子表面
での DNA 固定化技術を開発した。このような新たな DNA 固定化方法を電解質溶液
（ electrolyte Solution Gate, SG） FET に適用、高感度及び再現性を確立させ、
ダイヤモンド上での DNA の直立固定化と表面電荷の調節により、一塩基多型 DNA
の検出を世界で初めて確認した。本論文は、その成果を集計したものであり、全
6 章で構成されている。以下、各文章の内容について述べる。  
第１章「序論」では、本研究の背景と動機について述べる。  
第２章『ダイヤモンド上の DNA 固定化及び hybridization 特性』は、第 1 節『酸
芳香族化合物との固定化による hybridization 特性』および第 2 節『表面機能化
によるダイヤモンド上の DNA 直接固定化』で構成されている。固定した DNA はダ
イヤモンドとの強い化学結合によって、シリコン、シリコン酸化膜、金よりも生
物学的界面劣化に強い耐性を表す。第 1 節では、ダイヤモンド表面上に異なった




ターン工程を行い、アジピン酸 , テレフタル酸 , トリメシン酸により固定された
probe DNA と相補的 DNA との hybridization を Cy-5 の蛍光強度から確認した。し
2 
かし、denature 時には柔軟性を持つアジピン酸に比べ、柔軟性がないトリメシン
酸の物理的吸着が少ない結果から、低密度の probe DNA が固定された場合、互い









た。これらの試料に probe DNA を直接固定、 hybridization 特性を分析した。負
の表面電荷により酸素、フッ素表面での物理的吸着が減少する特性が確認された。 
第３章『超分散性ダイヤモンドの機能化による DNA 固定化特性』では、超分散
性 ダイ ヤ モ ンド ナ ノ 粒子 の 表 面改 質 に よる カ ル ボキ シ ル 化、 ア ミ ノ化 を 行 い、
probe DNA を固定することで、hybridization 特性を明らかにしている。超分散性
ダイヤモンド (UDD: Ultra Dispersed Diamond)は水中で高い分散性を表すダイヤ
モンドであり、TiO2、Au などのナノ粒子が持つ生物的界面劣化を克服し、表面修
飾による DNA との強い化学結合を得る。具体的には、 UDD の表面をカルボキシル
化と塩酸化前後の直接アミノ化を行い、 FT-IR 法にて修飾された微粒子の表面に
カルボキシル基及びアミノ基が存在することを確認した。また、表面改質前の UDD
とカルボキシル化された UDD 及び 2 方法によって直接アミノ化された UDD、計 4
種類の表面に probe DNA を固定し、相補的 DNA との hybridization 特性を分析し
た。塩素化後の生成されたアミノ基は高密度で、本来の UDD の高い分散性を維持
し、DNA 固定後も均一に固定された DNA により分散性が維持できたと考えられる。  
第４章『ダイヤモンド電界効果トランジスタにおける hybridization特性』は、
第 1 節『酸芳香族化合物との固定方法によるダイヤモンド電界効果トランジスタ





さらに高い選択性、固定 DNAの密度と表面電荷の調節が要求される。第 1 節では、
カルボン酸芳香族化合物と probe DNAを固定し、相補的 DNAを hybridizationさせた。
この場合、 p型ダイヤモンド SGFETのゲート電位は正方向に変化し、ダイヤモンド
SGFETの高い感度及び再現性を確認した。特に 1mM NaCl PBSのデバイ長が 9 nmで、
21 塩 基 DNA（ 長 さ 8.14 nm） 全 てが電荷変動に寄与すると考え、相補的 DNAと の
hybridizationで 37 mVのゲート電位が測定された。これは、 100mM NaCl PBS中で
3 
4 
のゲート電位より 4 倍の高い変化であり、 hybridizationされた DNA長さとデバイ
長の関係から明らかになった。第 2 節では、ダイヤモンド SGFETのゲート表面を
50%の酸素化後、直接アミノ化により 10%アミノ表面改質し、負電荷の親水性特性
と DNA固定部位を形成する。このような部分的酸素化による表面改質と DNAの直接
固定化法より、ゲート電位の変化から表面に 2.1×10 1 2 /cm 2 の probe DNA、 8.1×
10 1 1 /cm 2 の target DNAが存在することと、 40%の hybridization効率を確認した。  
第５章『ダイヤモンド上の一塩基多型 DNA 検出』は、第 1 節『表面機能化によ
るダイヤモンド上の一塩基多型 DNA 検出』および第 2 節『ダイヤモンド SGFET に
よる DNA 一塩基多型検出』で構成されている。ダイヤモンドの化学的物理的安定
性の観点から表面電荷による hybridization 速度調節および相補的 DNA と一塩基
多型 DNA の異なる hybridization 親和力を用いた DNA 一塩基多型検出を述べる。
第１節は、カルボキシル末端の probe DNA をダイヤモンド表面に直接固定し、ア
ミノ基の密度、表面電荷、そして、 hybridization 時間による相補的、一塩基多
型、三塩基多型、非相補的 DNA の hybridization 特性を分析した。光学的分析結
果から、一塩基多型 DNA 検出は低密度、負電荷の表面でより大きい強度の差が観
測された。第２節は、ダイヤモンド SGFET のゲートに 2 種類のカルボン酸芳香族
化合物と probe DNA を固定し、相補的 DNA と一塩基多型 DNA を hybridization さ
せた。 hybridization による電位変化率は、テレフタル酸に固定した probe DNA
の方がトリメシン酸の方より高く現れた。この結果はトリメシン酸に存在するカ
ルボキシル基による負の表面電荷に対し、負の電荷を持つ DNA の hybridization
速度が低下したことを意味する。それぞれに固定された probe DNA から一塩基多
型 DNA との hybridization による電位変化が相補的 DNA による電位変化より 3 mV
低い結果が再現性よく観察された。これは、高感度のダイヤモンド SGFET と相補
的 DNA と一塩基多型 DNA の異なる hybridization 親和力による電位変化であると
考えられる。さらに、部分的表面改質と DNA の直接固定化法を SGFET に適用し、
固定された Probe DNA 密度との hybridization 効率を確認し、相補的 DNA の電位




りナノ粒子上での DNA 固定化技術を開発した。また、開発した DNA 固定化をダイ
ヤモンド SGFET に適用し、高い選択性、高感度及び再現性を確認し、 SGFET のゲ
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